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Samenvatting
Door een toename van het milieubewust zijn, is bodemverontreiniging een groot
probleem voor besturen wereldwijd. Minerale olie is één van de meest voorkomende
bronnen van bodemverontreiniging. Bodemsaneringtechnieken zijn zo divers als het soort
verontreiniging en de site condities. Hoewel in-situ technieken steeds meeraandacht
krijgen, wordt in Vlaanderen nog steeds het grootste aandeel van de verontreinigde sites
met een ex-situ saneringstechniek behandeld. Zo kunnen bij de sanering van met
minerale olie vervuilde gronden, biobedden gebruikt worden. Deze techniek omhelst het
stapelen van vervuilde grond op hopen en het stimuleren van de aërobe biologische
afbraak van de polluenten in deze gronden door beluchting en/of toevoeging van water en
nutriënten. Bij de aërobe afbraak van de koolwaterstoffen in minerale olie is zuurstof één
van de belangrijkste parameters.
Het doel van deze thesis was een beter begrip krijgen van de zuurstofdiffusie en reactie
en zijn relatie tot de diffusie en reactie van andere gassen gerelateerd met de biologische
afbraak van minerale olie in bodems. Vanuit een overzicht van de literatuur omtrent
biologische afbraak van minerale olie en gasdiffusie in hoofstuk 2, werd deze thesis
geschreven in drie delen.
Een eerste deel (hoofdstuk 3) behandelde twee methodes om zuurstofdiffusie te meten in
bodems, namelijk het meten van de zuurstofdiffusie coëfficiënt in een diffusiecel en het
meten van de zuurstofdiffusie snelheid (ODR) met een platina elektrode. De
zuurstofdiffusie coëfficiënt werd gemeten met een opstelling vergelijkbaar met deze van
Reible and Shair (1982) en een methode voorgesteld door Glauz and Rolston (1989). De
methode in dit werk bleek bruikbaar voor het meten van diffusie coëfficiënten in een
lemig zand bodem waarbij het met lucht gevuld poriën volume varieert tussen 0.17 tot
0.41 m3 m-3. De relatie tussen de relatieve effectieve diffusiviteit en het met lucht gevulde
poriënvolume kon het best beschreven worden door het model van Moldrup et al. (2000b)
voor vochtige, gestoorde bodems. In deze thesis werd vooropgesteld dat voor de
berekening van de diffusie coëfficiënt van gassen in gestoorde bodemmonsters dit model
de voorkeur heeft op het veelal gebruikt model van Millington en Quirk (1961).
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De toepasbaarheid van de ODR methode voor de lemig zand bodem werd onderzocht.
Hiervoor werd de drempelwaarde θt voor het vochtgehalte in de bodem bepaald, waarbij
de continuïteit van de waterfilm omheen de platina kathode wordt doorbreek en de
methode faalt. De gemeten waarde voor de drempelwaarde was 0.18 m3 m-3 voor de
lemig zand bodem. De methode werd verder getest coor een constante diepte van 4 cm in
bekers gevuld met bodem en een lineaire relatie tussen de ODR waarden en het
vochtgehate werd gevonden, voor vochtgehalten boven de drempelwaarde. Tenslotte
werd de ODR methode vergeleken met de zuurstof diffusiecoëfficiënt in een kolom
experiment. De ODR waarden gemeten in de bodemkolom waren niet significant
gecorreleerd met de relatieve effectieve diffusiviteit en de zuurstofgehalten in de
bodemkolom. Deze resultaten data suggereerden dat de ODR meting niet geschikt was
om de zuurstofdiffusie in een bodem kolom te beschrijven.
In een tweede deel in het vierde hoofstuk, werd de invloed van het vochtgehalte in de
bodem op de bodemrespiratie bij afbraak van diesel onderzocht in een incubatie
experiment in het laboratorium. De bodemrespiratie werd gemeten voor verschillende
vochtgehalten, diesel concentraties en een constante temperatuur. De resultaten toonden
aan dat de observatie van een optimaal vochtgehalte werd beïnvloed door het ontwerp
van de incubatie proef. Wanneer een dun laagje bodem werd gebruikt, was
zuurstofdiffusie niet limiterend en werd bijgevolg geen duidelijk optimaal vochtgehalte
waargenomen, maar bereikte de curve een plateau. Werd daarentegen een dikkere
bodemlaag gebruikt, zodat de zuurstofdiffusie doorheen deze laag wel een limiterende rol
speelde, dan kon een duidelijk optimaal vochtgehalte worden waargenomen.
De microbiële activiteit nam toe met een stijgende diesel concentratie en het plateau van
de relatie tussen bodemrespiratie en vochtgehalte werd bereikt bij hogere vochtgehalten
in vergelijking tot de bodem waar geen diesel werd aan toegevoegd. Hieruit werd
besloten dat, wanneer diesel werd toegevoegd, de diffusie van deze diesel een limiterende
rol speelde. Dit is een belangrijk gegeven voor bioremediatie in de praktijk.
Berekeningen gebaseerd op het conceptueel model van Skopp, dat een de effecten van
substraat- en gasdiffusie op aërobe microbiële activiteit balanceert, ondersteunde de trend
in de bodem respiratie metingen. Een gecombineerd gebruik van dit conceptueel model
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met andere modellen voor gas- en substraatdiffusie zijn zeer waardevol voor het
bestuderen van de aërobe microbiële activiteit in bodems.
In een derde deel, werd een methode ontwikkeld en getest, om de afbraaksnelheid van
minerale olie in bodems te schatten met behulp van verticale O2, CO2 en N2 profielen in
biobedden.
Eerst werd een steady state model voor gasdiffusie, gebaseerd op de wet van Fick met
een correctie voor advectief transport voorgesteld in hoofdstuk 5. De toepasbaarheid van
dit model om gasdiffusie in met minerale olie verontreinigde bodems van biobedden te
simuleren werd geëvalueerd. Dit gebeurde door de resultaten van dit model te vergelijken
met de resultaten van de wet van Fick en de Stefan-Maxwell vergelijkingen. De wet van
Fick bleek slechts beperkt toepasbaar om gasdiffusie te simuleren wanneer vluchtige
organische koolwaterstoffen aanwezig waren. De fouten bij het gebruik van de wet van
Fick waren sterk afhankelijk van de zuurstof consumptie SO2, de respiratie quotient r, de
mineralisatie quotient s en de vluchtigheid van de organische polluent. Voor elke type
polluent en elke waarde van de zuurstofconsumptie SO2 , bestond er een bepaalde waarde
voor de respiratie quotient, waarvoor de resultaten van de wet van Fick en de Stefan-
Maxwell vergelijkingen identiek waren. Afwijkingen bleken toe te nemen naarmate de
respiratie quotient van deze waarde afweek. Voor de concentratie profielen berekend in
deze studie, kon de CO2 productie geschat worden met een nauwkeurigheid van 94%,
terwijl de O2 consumptie slecht met nauwkeurigheid van 81% kon geschat worden.
Wanneer echter de wet van Fick werd aangepast met een term voor de advectieve flux,
kwamen slechts afwijkingen van de Stefan-Maxwell vergelijkingen voor tot 4%, voor r =
1.5 of een polluent met een vluchtigheid vergelijkbaar met deze van benzeen. Wanneer
de aanwezigheid van vluchtige organische polluenten werd verwaarloosd in de
berekening van de O2 consumptie of CO2 productie, waren de fouten bij het gebruik van
het hier voorgestelde model klein voor de minder vluchtige polluenten , maar substantieel
wanneer tolueen en benzeen aanwezig waren als pure producten.
Ten tweede werd dit model getest in kolom studies in het laboratorium in hoofdstuk 6.
Het vochtgehalte en de relatieve effectieve diffusiviteit in de kolommen veranderde in
functie van de diepte in de kolom, wat resulteerde in heterogene condities voor
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microbiële afbraak. De trend in de zuurstof en koolstof dioxide concentraties in de kolom
was verschillend voor de verschillende diesel concentraties. Hierbij werden O2 armere en
CO2 rijkere condities vastgesteld voor de hogere diesel concentraties. De verticale O2 and
CO2 concentraties bleken een gevoelig meetinstrument dat de aërobe microbiële activiteit
in de kolommen typeerde. Minerale olie concentraties waren eveneens consistent met de
hypothese van een toenemende afbraaksnelheid bij toenemende diesel concentraties. Het
experiment toonde aan dat de toediening van lucht geen significante invloed had op de
diesel afbraak bij een diesel concentratie van 5 000 mg kg--1 in de bodemkolom.
De overeenkomst tussen de gemeten en gemodelleerde O2, CO2 and N2 concentraties was
vrij goed voor de laagste diesel concentraties. Dit toonde aan dat de consumptie/productie
snelheden SO2 and SCO2 inderdaad vrij constant waren in functie van de diepte van de
bodemkolom. Voor een diesel van 10 000 mg kg-1, was de overeenkomst tussen de
gemeten en gemodelleerde concentraties enkel goed, wanneer de O2 and CO2
concentraties op een diepte van  0.55 en 0.65 m werden weggelaten uit de berekeningen.
In dit geval was de hypothese van een constante microbiële O2 consumptie and CO2
productie niet van toepassing. Zuurstof consumptie and koolstof dioxide productie lag
tussen -0.17 ± 0.03 en -2.12 ± 0.24 en 0.22 ± 0.03 en 1.08 ± 0.49 respectievelijk. De
hoogste microbiële activiteit werd gevonden in de bodemkolom met de hoogste diesel
concentratie.
Deze studie faalde in de correlatie tussen de respiratie metingen en de veranderingen in
minerale olie concentratie. Dit werd verklaard door de onzekerheid omtrent de
vervluchtiging van diesel en de lange termijn adsorptie van diesel koolwaterstoffen aan
het organisch materiaal in de bodem. Verder onderzoek is nodig om de toepasbaarheid
van dit model voor niet homogene condities te ontwikkelen.
Tenslotte werd de toepasbaarheid van het model in biobedden getest in hoofdstuk 7. Uit
minerale olie analyses en temperatuur metingen bleek dat er heterogene condities
heersten in het biobed. De zuurstof concentraties die tijdens de beluchting werden
gemeten, waren gelijk aan de atmosferische zuurstof concentratie voor elke diepte in het
biobed. Dit toonde aan dat de beluchting meer dan voldoende was om aërobe condities te
garanderen. In de veronderstelling dat atmosferische condities niet vereist zijn voor een
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optimale aërobe microbiële activiteit, zou een discontinu een meer economische
oplossing bieden.
De respiratiemetingen demonstreerden een dalende microbiële activiteit in functie van de
tijd. De berekende minerale olie afbraaksnelheden waren laag vergeleken met de daling
in de minerale olie concentraties. De oorzaak van dit verschil werd gezocht in de
onzekerheid omtrent de werkelijke waarde van de zuurstof diffusie coëfficiënt in het
biobed. Verder onderzoek is aangewezen om de effectieve zuurstof diffusie coëfficiënt in
een biobed te meten en de relatie tussen deze parameter en het met lucht gevuld
poriënvolume te bepalen. Bovendien is een betere kennis van de relatie tussen
afbraaksnelheden berekend uit respiratiemetingen en werkelijke dalingen in minerale olie
concentraties vereist.
